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 バ イ オ セ ン サ の 医 療 分 野 に お け る 診 断 技 術 と し て の 応 用 は ， 今 後 の 高 齢 化
社 会 ・ 高 福 祉 化 社 会 へ 大 き く 貢 献 す る と 期 待 さ れ る ． 応 用 を 踏 ま え た バ イ オ
セ ン サ が 有 す べ き 特 性 と し て は ， 高 信 頼 性 ， 簡 便 性 ， 迅 速 性 ， 廉 価 ， 安 全 性
が 重 要 で あ る ． 本 研 究 で は ， こ れ ら の 要 求 を 満 た す バ イ オ セ ン サ の 開 発 を 目
指 し て ， 大 量 の 安 価 な 検 査 チ ッ プ を 供 給 で き る 可 能 性 を も つ 酸 化 イ ン ジ ウ ム
ス ズ（ ITO:  indium  t in  ox ide）電 極 に 注 目 し ，セ ン サ へ の 応 用 を 検 討 し て い
る ．  
 ITO 電 極 の バ イ オ セ ン サ へ の 利 用 が ，そ の セ ン サ の 設 計 と 製 造 に お い て 優
れ た 導 電 特 性 と 低 コ ス ト と い う 特 徴 か ら ，関 心 を 集 め て い る ． ITO 電 極 表 面
へ ア ミ ノ プ ロ ピ ル ト リ エ ト キ シ シ ラ ン （ APTE S:  amin opropy l tr i e thoxy -  
s i l ane）の 自 己 組 織 化 単 分 子 層（ SAM:  se l f -a ss embled mon o layer）膜 を 形 成 ，
そ の 上 に ス ベ リ ン 酸 ジ ス ク シ ン イ ミ ジ ル （ DSS:  d is ucc inimidy l  s uberate）
を 連 続 的 に 処 理 す る こ と で ， イ ン ド ー ル 環 を 有 す る 分 子 の 電 位 差 検 出 が 可 能
で あ る こ と が ， す で に 逢 坂 ら に よ り 見 出 さ れ て い る ． こ の 発 見 を も と に ， 本
申 請 者 は 実 践 的 な セ ン サ の 開 発 を 試 み て い る ．  
 神 経 伝 達 物 質 や イ ン ド ー ル ア ミ ン の 電 気 化 学 的 定 量 の た め の 電 極 開 発 に は ，
グ ラ ッ シ ー カ ー ボ ン 電 極 （ GCE）， カ ー ボ ン ナ ノ チ ュ ー ブ （ CNT） 電 極 ， カ
ー ボ ン リ ン グ － デ ィ ス ク 電 極 ，カ ー ボ ン ペ ー ス ト 電 極（ CPE），微 小 電 極 等 を
用 い た 多 く の 電 極 系 が 報 告 さ れ て い る ． 本 申 請 者 は ， い く つ か の 神 経 伝 達 物
質 や そ の 前 駆 物 質 ／ 代 謝 物 質 と し て 分 子 構 造 に イ ン ド ー ル 環 を 有 す る 生 体 化
学 物 質 に 対 し て ， DSS／ APTES 処 理 ITO 電 極 を 用 い て ， 従 来 法 よ り も 簡 便
な セ ン サ 系 の 確 立 を 試 み て い る ．す な わ ち ，本 ITO 電 極 の 上 に 単 に 二 層 前 処
理 を す る こ と で ， イ ン ド ー ル 環 を も つ 物 質 の セ ン シ ン グ を 可 能 に し て い る ．  
 本 論 文 は 全 4 章 か ら 構 成 さ れ て い る ．   
 第 1 章 で は ， SAM 膜 修 飾 ITO 電 極 と そ の イ ン ド ー ル 化 合 物 へ の 電 位 応 答
に 関 し て 概 括 し ， 加 え て イ ン ド ー ル 分 子 の 電 位 差 測 定 に よ る 定 量 の た め の 既
往 研 究 と こ れ ま で に 開 発 さ れ た 手 法 に つ い て 概 説 し て い る ．  
 第 2 章 で は ，SAM 膜 修 飾 電 極 の イ ン ド ー ル へ の 電 位 応 答 に 対 す る 効 果 を 検
討 す る た め に ITO 電 極 表 面 を 詳 細 に 評 価 し て い る ．い く つ か の 多 結 晶 性 ITO
電 極 表 面 を 用 い て ， 電 解 質 溶 液 中 で の 電 位 応 答 へ の 表 面 形 状 や 組 成 の 影 響 を
調 べ て い る ．ま ず ， ITO 電 極 の 表 面 修 飾 が ト リ プ ト フ ァ ン へ の 電 位 応 答 に 及
ぼ す 影 響 を 表 面 粗 さ の 異 な る ITO 基 板 に 対 し て 実 施 し て い る ．そ の 結 果 ，原
子 間 力 顕 微 鏡 に よ っ て 評 価 で き る レ ベ ル の ラ フ ネ ス R a と し て 約 1  nm と 約 2  
nm の 表 面 粗 さ の 小 さ な 差 お よ び ，In／ Sn 比 の 僅 か な 差 が ，電 解 質 中 で の ITO
電 極 の 静 止 電 位 に 影 響 す る こ と を 見 出 し て い る ． イ ン ド ー ル 化 合 物 で あ る ト
リ プ ト フ ァ ン へ の 電 位 応 答 が 得 ら れ る ITO 表 面 の APT ES お よ び DSS の 連 続
的 な 修 飾 状 態 は ， R a が 2nm か ら 3  nm の 表 面 粗 度 を も つ ITO で は 電位 応 答
が 安 定 し て 得 ら れ る が ， 一 方 ， R a  が 1  nm 程 度 の IT O で は そ の 電 位 応 答 が
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安 定 し て 得 ら れ な い こ と を 見 出 し て い る こ と は 興 味 深 い ． 実 効 的 仕 事 関 数 を
考 慮 し て ITO 電 極 の 表 面 近 傍 特 性 と 単 分 子 膜 修 飾 状 態 と の 関 係 を 見 出 そ う
と 試 み ， ケ ル ビ ン ・ プ ロ ー ブ 顕 微 鏡 測 定 を 行 い ， そ の 結 果 ， 仕 事 関 数 と し て
4. 3  eV が ト リ プ ト フ ァ ン へ の 電 位 応 答 に 必 須 で あ る こ と を 見 出 し ，こ の こ と
が 表 面 ラ フ ネ ス の 微 少 で は あ る が 明 確 な 差 と In／ Sn 比 の わ ず か な 差 に 由 来
し て い る こ と を 見 出 し て い る ．こ の こ と は ， ITO 表 面 の 微 少 な 差 が 仕 事 関 数
と の 相 関 性 を 持 ち ， さ ら に は セ ン シ ン グ 機 能 へ 大 き く 寄 与 す る こ と を 初 め て
見 出 し た こ と を 意 味 し ， 学 問 的 に 高 く 評 価 で き る ．  
 第 3 章 で は ， 第 2 章 で 最 適 化 し た 表 面 特 性 を 有 す る SAM 膜 修 飾 ITO 電 極
を 用 い て ， い く つ か の 生 体 分 子 セ ン シ ン グ に 利 用 し た 結 果 を ま と め ， そ の 性
能 を 評 価 し て い る ． い く つ か の 神 経 伝 達 物 質 と し て イ ン ド ー ル 環 を 有 す る セ
ロ ト ニ ン （ 5 -H T:  5 -hydroxytryptamin e）， 5 -ヒ ド ロ キ シ - L -ト リ プ ト フ ァ ン
（ 5- HTP:  5- hydrox y- L - try ptophan），5 -ヒ ド ロ キ シ イ ン ド ー ル 酢 酸（ 5 -H IAA:  
5-hydroxyindo le- acet i c  ac id ）， メ ラ ト ニ ン （ MT:  N - acety l - 5 -methoxy -  
trypta mine）に 注 目 し て 測 定 を 行 っ て い る ．表 面 を こ の 系 で 処 理 し た ITO 電
極 を 用 い る 新 た な 電 位 差 測 定 法 と し て ，リ ン 酸 緩 衝 生 理 食 塩 水 PBS（ pH  7 .4）
中 で の 5- H T， MT，お よ び そ れ ら の 前 駆 物 質 ／ 代 謝 物 質 の 測 定 法 を 開 発 し て
お り ， す べ て の 被 検 対 象 に つ い て  1 .0×10 − 9 M か ら  1×10 − 5  M の 濃 度 領 域
に お い て 濃 度 の 対 数 に 対 し て 応 答 量 が 比 例 関 係 と な る こ と を 見 出 し て い る ．
達 成 し た 検 出 可 能 な 最 小 濃 度 は 5- MT に つ い て は  1 .0×10 − 1 0  M，他 の 対 象 に
つ い て は  1 .0×10 − 9  M で あ り ， 実 際 の 応 用 系 へ の 適 用 が 可 能 な こ と を 示 唆
し て い る ． こ の こ と は ， イ ン ド ー ル 誘 導 体 を 持 つ 物 質 の 新 た な 分 析 法 を 開 拓
し て い る こ と で ， 分 析 化 学 的 に 高 く 評 価 で き る ．  
 第 4 章 で は ， 第 2 章 お よ び 第 3 章 で 得 ら れ た 成 果 を 統 括 し て い る ．  
 以 上 ，本 論 文 は 分 子 修 飾 ITO 電 極 を ベ ー ス に イ ン ド ー ル 環 を 含 む 生 体 物 質
の 分 析 法 を 提 案 し ，か つ そ の 電 極 と し て 利 用 す る 為 の ITO 表 面 物 性 の 最 適 化
を ま と め た も の で あ る ． 従 っ て ， 本 論 文 は 工 学 的 な バ イ オ セ ン サ の み な ら ず
ITO 電 極 表 面 の 基 礎 的 検 討 法 を 学 問 的 に ま と め て お り ，今 後 の バ イ オ セ ン サ
分 野 に ， さ ら に は 電 極 物 性 評 価 法 に 大 き く 貢 献 す る も の で あ る ． よ っ て ， 本
論 文 は 博 士 （ 工 学 ） 学 位 論 文 と し て 価 値 あ る も の と 認 め る ．  
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